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(57) Abstract 

The invention relates to continuously produced ma- 
terial composites, with a uniform degree of production 
quality, containing (a) at least one layer which contains 
ion-conducting and/or electron-conducting material and 
(b) at least one layer which contains one or a plurality of 
other functional materials which come into close contact 
with an electron-conducting and/or ion-conducting layer. 
The relative extent of fluctuation of at least one composite 
property Ajc/x, selected from the following group: thick- 
ness of the material conriposite, direct current conductibil- 
ity, alternating current capacity and surface roughness^ is 
< 25 %. in particular* the material composites have, 
optionally after conversion into a membrane-electrode 
assembly, in a fuel cell at maximum power a level of 
fluctuation in the electrical power APo which is low in 

comparison with the electrical power Po. AVo/Po preferably being < 25 %. The application also relates to a process for continuous produc- 
tion of material composites with a uniform level of production quality, in which at least one flat formation which contains ion -conducting 
or electron-conducting material is continuously conveyed and bonded in electrical contact to at least one other formation or material which 
contains another functional material. 
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(57) Zusammenfassiiiig 



Kontinuierlich hergestelltc MaterialverlHjndc mit gieichmaSigcr Fertigimgsqualiat enthaltend (a) mindestens eine Schicht, die ioncnlei- 
tendes uhd/oder elktroncnleitendcs Material enthSlt, (b) mindestens einc Schicht, die eines oder mehrere weitere Funktionsmaterialien enthalt, 
welche sich in innigem Kontakt zu eincr elektronenleitenden und/oder ionenleitcnden Schicht befinden, wobci die relati>^e Schwankungsbreite 
mindestens eine Vcrbundeigenschaft Ax/x, ausgewahlt aus der Gruppe: Dickc des Materialverbundes, GleichstromUutmhigkeit» Wechsel- 
stromkapazitat und Obcrflachenrauhigkcit, < 25 % ist. Insbcsonderc weisen die Material verbunde, gcgebcncnfalls nach Uberftlhrung in eine 
Membran-Eiektroden-Einheit, in einer Brennstoffzelie am Lei sttjngsmaximum eine Schwankungsbreite der elcktrisch^n Leistung APq auf, 
die klein ist gegentiber der elektrischcn Leistung Po und bevorzugt APo/Po < 25 % ist. Weiterhin betrifft die Anmeldnng cin Verfahren zur 
kontinuieriichen Herstellung von Materialverbunden mit gleichbleibendcr FerdgungsqualitSt, wobei mindestens ein flMchiges Gcbilde, das 
ionenleitendcs oder cicktronenleitendes Material enthait. kontinuierlich gcfiihit und mit mindestens einem wettercn Ciebilde oder Material 
kontaktiert und verbunden wild, das ein weiteres Funktionsmaterial enthau. 
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Beschreibung 

Materialverbunde und ihre kontinuierliche Herstellung 

Gegenstand dieser Erfindung sind kontinuierlich hergestellte Materialverbunde und 
y^rfahren zu ihrer Herstellung. Die erfindungsgemaSen Materialverbunde bestehen 
aus rnehreren Funktionsmateriallen und werden, gegebenenfalls nach geeigneter 
Weiterverarbeitung, in elektrochemischen Zelten, beispielsweise Brennstoffzellen und 
Elektrolyseuren, eingesetzt. 

Brennstoffzellen sind elektrochemische Apparate, in denen chemische Energie direkt 
in elektrische Energie umgewandelt wird. Eine besonders gunstige Ausfuhrungsform 
sind PEM-Brennstoffzellen (Polymer Electrolyte Membrane), deren Kernstucke 
Membran-Elektroden-Einheiten sind. 

Membran-Elektroden-Einheiten enthalten meiirere Funktionsmateriallen und sind 
Materialverbunde im Sinne dieser Anmeldung. Unter Funktionsmateriallen werden 
allgemein elektronenleitende oder ionenteitende Oder katalytisch aktive Materialien 
verstanden, Weitere Funktionsmateriallen sind beispielsweise Hydrophobierungs- 
mittel, Gastransportmedien, Katalysatortrager, Stutzstrukturen, Klebemateriallen, 
Dichtungsmaterialien oder ahnliche Materialien. 

Eine Membran-Elektroden-Einheit (MEA) zeigt foigenden Aufbau (Abb. 1): Eine 
lonenleiterschicht (111) ist beidseitig in Kontakt mit Katalysatorschichten (II und IV), 
die ihrerseits in Kontakt stehen mit Elektronenleiterschichten (I und V). Die Schichten 
konnen mehrere Materialien enthalten, einen strukturierten Aufbau haben und sich 
gegebenenfalls wechselseitig teilweise durchdringen. Eine MEA kann zusStzlich zu 
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den obengenannten Schichten noch weitere Schichten enthalten. 



Materialverbunde sind allgemein vollstandige und funktlonsf§hige Membran* 
Elektroden-Einheiten oder Vorprodukte fur Membran-Elektroden-Einheiten, die min- 
destens aus zwei der genannten Funktionsmaterialien bestehen. 
PEM-Brennstoff*.ellen zeichnen sich unter anderem durch niedrige 
Betriebstemperaturen, hohe Zuverlassigkeit und weitgehende Wartungsfreiheit aus- 
Dies sind einige der Vorzuge, warum solche Brennstoffzellen bereits als 
Energieversorgungssysteme in der Raumfahrt eingesctzt wurden. Obwohl PEM- 
Brennstoffzellen seit langerem bekannt sind und ihre Leistungsfahigkeit erwiesen ist, 
warden sie bislang kaum komnnerziell eingesetzt* Einer breiten kommerziellen 
Verwendung von PEM-Brennstoffzellen stehen u.a. die hohen Herstellungsko£;ten und 
die schwankende FertigungsquaUtat von Materialverbunden entgegen. 

Die Kosten von Materialverbunden werden u.a. durch die verwendeten Materialien 
aber auch durch die kostenintensiven Herstellungsverfahren verursacht/ die eine 
Vielzahl meist manueller und schwer automatisierbarer Arbeitsgange enthalten, die 
einer rationellen und kostengunstigen industrietten Fertigung entgegenstehen* 

Unter gieichbleibender Fertigungsqualitat versteht man allgemein, daS wichtige 
physikalische und chemische Eigenschaften von verschiedenen Materialverbunden, 
die aus einer Fertigung stammen, gleich sind oder nur sehr geringen Schwankungen 
unterworfen sind. Gleichbleibende Fertigungsqualitat kann auch bedeulen, dall 
wichtige physikalische und chemische Eigenschaften an verschiedenen aquivatenten 
Stellen eines Materialverbundes gleich sind oder nur sehr geringen Schwankungen 
unterworfen sind. Die relative Schwankungsbreite von Eigenschaften (von 
Materialverbund zu Materialverbund bzw. innerhalb eines Materialverbundes} ist 
daher ein gutes MafS fur die Fertigungsqualitat von Materialverbunden. 
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Die Fertigungsqualitat von Materialverbunden hangt malSgeblich von den 
verwendeten Herstellungsverfahren ab. Die mit den bekannten diskontinuierlichen 
V^rfahren herge^tellten Materialv^rbunde weisen oft hohe Schwankungen in ihren 
physlkalischen und chernischen Bgenschaften an verschtedenen aquivalenten Stellen 
im Materialverbund auf . Ebenso uotersch^ide Fertigung 
stammende diskontinuierlich hergestellte Materialverbunde in ihren Eigenschaften. 
Die mit den erfindungsgem§lien kontinuierlichen Verfahren hergestellten 
Materialverbunde weisen eine gleichmafSige Fertigungsqualitat mit oft sehr geringen 
Schwankungen in ihren physikalischen und chernischen E'genschaften im 
Materlalverbund auf. 

Die relative Schwankungsbreite Ax/x solcher Verbundeigenschaften, z.B. Dicke des 
Material verbundes, GleichstromleitfShigkeit, Wechselstromkapazitat, 
Gaspermeabilitat und Oberfl§chenrauhigkeit, ist oft durch einfache Messungen direkt 
Ciberprufbar. Die Schwankungsbreite Ax fur einen Materialverbund Ist bei einem 
geeigneten kontinuierlichen Herstellungsverfahren klein gegenuber x, vorzugsweise 
gilt Ax/x < 25%, bevorzugt Ax/x < 10%, in^besondere Ax/x < 5%. Die bekannten 
Membran-Elektrodeneinheiten, die Ciber diskontinuierliche Verfahren hergestellt 
wurden, weisen eine hohe Schwankungsbreite Ax/x > 25% bei mindestens einer der 
obengenannten relevanten Eigenschaften auf. 

In Hinblick auf den angestrebten Einsatz von Materialverbunden in elektrochemischen 
Zellen, wie Brennstoffzellen oder Etektrolyseuren, hat es sich als vorteiihaft erwiesen, 
direkt die Leistungsfahigkeit in einer solchen Anwendung zur Charakterisierung 
heranzuziehen; hier werden eine VIelzahl von Parametern gemeinsam erfaSt. In einl- 
gen Fallen hat es sich jedoch auch als sinnvoll erwiesen, die Schwankungsbreite 
einzelner Parameter in einem geeigneten MeBaufbau separat zu erfassen, 
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Fur Materialverbunde, die eine vollstandige Mernbran-Elektroden-Einh^ 
kann zum Beispiel das Leistungsverhalten In einer Brennstoffzelle zur 
Charakterisierung herangezogen werden. Man erhalt in Abhangigkelf^ 
Betriebsparametern (z.B. Temperatur Gasdrucke p) eine Strom-Spannungs- 
Kennlinie, aus der die Leistung P als Funktion der Stromdichte I entnommen werden 
kann. An der Stelle des Leistungsrnaximums aP(l,T,p)/a(l) O^^H^^^^ 
Materialverbund die elektrische Leistung Pq* Die Schwankuhgsbreite APq fur einen 
Material verbund ist bei einem geeigneten kontinuierlichen Herstellungsverfahren klial^ 
gegenuber Pq, vorzugsweise gilt APq/Pq < 25%, bevorzugt APq/Pq < 10%, 
insbesondere APq/Pq < 5%. Die bekannten Membran-Elektrodeneinheiten, die Qber 
diskontlnuieriiche Verfahren hergestellt warden, weisen ubiicherweise eine 
Schwankungsbreite APq/Pq > 25% auf. 

Fur Materialverbunde, die Vorprodukte einer Membran-Elektroden-Einheit darstellen, 
kann zum Beispiel in analoger Weise das Leistungsverhalten in einer Zelle zur 
Charakterisierung herangezogen werden, nachdem man sie in nachgeschaiteten 
Schritten in Membran-Elektroden-Einheiten uberfuhrt hat, Diskontinuierlich 
hergestetlte Materialverbunde, die (gegebenenfalls nach der Oberfuhrung in eine 
Membran-Elektroden-Einheit und Verwendung in einer Brennstoffzelle) eine 
Schwankungsbreite der elektrischen Leistung Pq am Leistungsmaximum APq/Pq < 
25% aufweisen, sind bisher ntcht bekannt. 

Fur Materialverbunde kann zum Beispiel die komplexe Impedanzspektroskopie zur 
Charakterisierung der Gleichformigkeit herangezogen werden. Obwohl in vielen Fallen 
eine votlstSndige Interpretation der erhaltenen Spektren schwierig dder unmoglich ist, 
gestattet es diese Methode dennoch zuverlassig die Gleichformigkeit von 
Materialverbunden nachzuweisen: die mit Hilfe der Impedanzspektroskopie erhaltenen 
Spektren werden quasi als Fingerabdruck eines jeweiligen Materialverbundes 



BNSDOCID: <WO 9723916A2_t„> 



wo 97/23916 



PCT/EP96/05791 



genommen und miteinander verglichen. Diese Methode bietet den Vorteil, daS auch 
Materialverbunde. die keine Membran-Elektroden-Einheiten sind, direkt untersucht 
werden kdnnen, Zu<d em bietet diese Methode den Vorteil, daB die Gleichformigkeit 
auch innerbalb eines lyiaterialyerbundes nachgewiesen werd^n Icann. z.B. indem ein 
Verbund in kleine Probestucke zerlegt und anschlieSend vermessen wird. Bei einer 
gleichmaSigen Fertigungsqualitat sind die Abweichungen zwischen unterschiedlichen 
Proben gering. Bei diskontinuierlich hergestellten Materialverbunden weisen die 
Impedanzspektren verschiedener Verbunde mehr oder minder grolSe Abweichungen 
voneinander auf. 

Fur Materialverbunde konnen weitere Methoden zur Charakterisierung der 
GleichfSrmigkeit herangezogen werden. Die Messungen von Dicken. 
Gasdurchiassigkeiten, Gleichstrom- oder Wechselstromwiderstanden und 
Oberflacheneigenschaften sind dem Fachmann gelaufig. Eine geringe 
Schwankungsbreite der Eigenschaften spiegelt eine gleichmaUige Fertigungsqualitat 
der Materialverbunde wider. 

Obwohl kontinuieriiche Fertigungsverfahren fur vieje kommerzielle Produkte als Stand 
der Technik bekannt sind und obwohl viele Membran-Elektroden-Einheiten und ihre 
Herstellungsverfahren veroffentlicht sind, war es bis jetzt nicht moglich, Membran- 
Elektroden-Einheiten Oder ihre Vorprodukte mit einer gleichbleibenden 
Fertigungsqualitat kontinuierlich herzustellen. 

Es besteht daher die Aufgabe. kostengunstige Materialverbunde mit gleichbleibender 
Fertigungsqualitat und geeignete Verfahren zu ihrer Herstellung bereitzustellen. 

Die vorliegende Erfindung lost diese Aufgaben und betrifft kontinuierlich hergestellte 
Materialverbunde mit gleichbleibender Fertigungsqualitat enthaltend 

a. mindestens eine Schicht, die ionenleitendes und/oder elektronenleltendes 
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Material enthalt, und 
b. mindestens eine Schlcht, die eines oder mehrere weitere 
Funktionsmaterialien enthalt, welche sich in innigem Koritakt zu ieiner 
elektronenleitenden und/oder einer ionenleitenden Schicht befindeh, 
wobei die relative Schwankungsbreite mindestens einer Verbundeigenschaft Ax/x, 
ausgewahit aus der Gruppe: Dicke des Materialverbundes, Gleichstronnleitfahigkeit, 
Wechselstronakapazitat und Oberfiachenrauhigkeit/ < 25%. bevorzugt <: 10%, 
insbesondere < 5% ist. 

Ferner zeigen die erfindungsgemaSen kontinuierlich hergestellten Materialverbunde, 
gegebenenfalls nach Uberfuhrung in eine Membran-Elektroden-Einheit, in einer 
Brennstoffzelle eine Schwankungsbreite der elektrischen Leistuhg Pq am 
Leistungsmaximum von APq/Pq < 25%. 

Gegenstand dieser Anmeldung sind unterschiedliclie Materialverbunde, z.B, 
Membran-Elektroden-Einheiten (a), Membran-Elektroden-Halbzeuge (b)/ beidseitig 
Katalysator-beschichtete lonenleiter (c), einseitig Katalysator-beschichtete lonenleiter 
(d) und Katalysator-beschichtete Elektronenleiter (e) (Abb. 2). 

Weiterhin betrifft die vorliegende Anmeldung Verfahren zur kontinuierlichen 
Herstetlung von Materialverbunden mit gleichbleibender FertigungsqualitSt, wobei 
mindestens ein flachiges Gebilde, das sogenannte Substrat, das ein Funktionsmaterial 
enthalt, kontinuierlich gefuhrt und mit mindestens einem weiteren Gebilde oder 
Material, das ein weiteres Funktionsmaterial enthalt, dem sogenannten Belag, 
kontaktiert und verbunden wird. 

Ein kontinuierliches Verfahren im Sinne dieser Anmeldung ist weiterhin ein Verfahren, 
bei dem gegebenenfalls der Zeitraum zwischen der Entnahme zweier endlicher 
Produkte deutlich kleiner ist als der Zeitraum, der zur Herstellung jedes einzelnen 
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endlichen Produktes benottgt wird. Auch Verfahren, die diskontinuierliche Schritte 
enthalten, sind kontinuierliche Verfahren, sofern mindestens ein Teiischritt 
kontinuierlich erfolgt. 

Mittels Transport- und Zufuhreinrichturigen vyird beispielsweise eip 
Funktionsmatertat enthaltendes Gebilde (Substrat) kontinuierlich gefuhrt und mit 
mindestens einem weiteren, Funktionsmaterial enthaltendem Material {Betag) 
kontaktiert und verbunden. 

Der Belag kann als flachiges Gebilde kontinuierlich zugefuhrt werden, das mit dem 
flachigen Substrat laminiert, geklebt Oder sonstwie geeignet verbunden wtrd. Der 
Belag kann u.a. als Losung, Dispersion, Paste Oder Feststoffpulver zugefuhrt werden 
und u.a. durch Laminier-, NaSbeschichtungs- Oder Druckverfahren nriit derri $ubstrat 
geeignet verbunden werden. Voraussetzung fCir eine kontinuierliche Fertlgung von 
Materialverbunden ist, daS mindestens eine Komponente als flachige;s Gebilde gefuhrt 
wird, zum Beispiel mittels einer geeigneten Anordnung yon Rollen, Walzen oder 
sonstiger Transportvorrichtungen. 

Insbesondere betrifft die vorliegende Anmeldung folgende Materiaiverbunde: 
Kontinuierlich hergestellte Materiaiverbunde enthaltend 

a- mindestens eine mittig angeordnete gasdichte Schicht, die ionenleitendes Material 
enthalt, und 

mindestens zwei gasdurchlassige Schichten, die elektronenleitende Materialien 
enthalten, und 

b. mindestens zwei Schichten, die als weitere Funktionsmaterialien katalytisch aktive 
Materialien enthaiteo; 

welche sich in innigem Kontakt sowohl zu einer elektronenleitenden Schicht als 
auch zu einer ionenleitenden Schicht befinden (Abb.1); 
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sowie 

kontinuierlich hergestellte Materialverbunde enthaltend 

a. eine gasdichte Schicht, die ionenleitendes Material enthSIt, und eine 
gasdurchlassige Schicht, die elektronenleitendes Material enthalt, und 

b. eine Schicht, die als weiteres Funktionsmaterial katalytisch akt^ Material 
enthalt, 

welches sich in innigem Kontakt zu einer elektronenleitenden und/oder 
ionenleitenden Schicht befindet (Abb. 11 a); 

sowie 

kontinuierlich hergestellte Materialverbunde Enthaltend 

a, eine mittig angeordnete gasdichte Schicht; die ionenieitendes Material enthalt, und 

b. 2wei Schichten, die katalytisch aktive Materialien enthalten, welche sich in 
innigem Kontakt mit ionenleitendem Material befinden (Abb. 10a); 

sowie 

kontinuierlich hergestellte Materialverbunde enthaltend 

a. eine gasdichte Schicht, die ionenleitendes Material enthalt, und 

b, eine Schicht, die katalytisch aktives Material enthalt (Abb. 9a); 

und 

kontinuierlich hergestellte Materialverbunde enthaltend 

a. eine gasdurchlassige Schicht, die elektronenleitendes Material enthalt, und 

b. eine Schicht, die katalytisch aktives Material enthalt (Abb, 8a}. 
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Fur die genannten Materialverbunde sind jeweils verschiedene kontlnuierliche 
Fertigungsverfahren moglich. Befvorzugt sind hierbei Verfahren, bei denen lonenleiter 
Oder Elektronenleiter als flachige ausgedehnte Gebilde kontinuieriich gefordert 
werden. Als splche flachige ausgedehnte Substrate kommen zum Belsplel 
unverstSrkte Oder verstarkte dichte Filme in Frages, dje ionenleitendes Materialien 
enthalten. Ebenfalls als flSchige ausgedehnte Substrate kommen u.a. Cewebe. Vliese 
und Papiere in Frage, die elektronenleitende Materialien enthalten. Ebenfalls als 
flachige ausgedehnte Substrate sind flachige endliche StOcke, die elektronenleitende 
Materialien enthalten, geeignet, sofern sie auf einem flachigen ausgedehnten Trager 
kontinuieriich gefordert werden konnen. Abbildung 3 zeigt schematisch Beispiele von 
flachigen ausgedehnten Gebitden, die bevorzugt fiir eine konttnuierliche Forderung 
geeignet sind. 

Flachige Gebilde, die ins;besondere fur das erfindungsgemaRe kontinulerllche 
Verfahren geeignet sind, sind beispielsweise Elektronenleiter I oder V, z.B. a) als 
ungetragertes, flachiges ausgedehntes Gebilde % oder Vq) oder b) als getrSgertes, 
endliches Gebilde (Ij oder V-j-) auf flachigem ausgedehntem Trager T oder lonenleiter 
III, zum Beispiel c) als unverstarktes, flachiges ausgedehntes Gebilde (IIIq) oder d) als 
verstarktes flachiges ausgedehntes Gebilde (lllg) mit mittig eingebrachter 
Stutzstruktur S (Abb. 3). 

Es konnen auch Materialverbunde als Substrat oder Belag eingesetzt werden, sofern 
sie als flachige Gebilde vorliegen. Solche Materialverbunde konnen getrennt 
(kontinuieriich Oder diskontinuierlich) hergestellt worden sein oder auch in einem 
Arbeitsgang kontinuieriich erzeugt werden. 

ErfindungsgemafS verwendbare Funktionsmaterialien sind z.B. ionenleitende 
Materialien, elektronenleitende Materialien und katalytisch aktive Materialien. 
Ebenfalls konnen Hydrophobierungsmittel, Katalysatortrager, Stutzstrukturen, flachige 
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TrSger, Klebematerialien Oder Dichtungsmaterialien sowie weitere ahnltche 
Funktipnsmaterialien in den Materialverbunden enthalten seln. 

Als elektronenleitende Materialien werden fur die beanspruchten Matenalverbunde 
Kohlenstoff in leitfahiger Modifikation, bevorzugt als Graphit, RuB, Aktivkohle, 
VulkanruB, karbonisierte Oder graphltierte Pulver/ Granulat/Paplere/ Fasern, VHese, 
Filze, Gewebe und Verbundstrukturen Oder Metalle, bevorzugt Edelstahl, Nickel und 
Titan, bevorzugt als Pulver, Granulat, Papiere, Fasern, Vliese/Gewebe, Sinterpiatten 
Oder Konnbinatfonen derselben eingesetzt. 

Gegebenenfalls werden die elektronenleitenden Materialien Oder die 
Materialverbunde, die elektronenleitende Materialien enthalten, einer Konditionieruhg 
unterworfen. Eine seiche Konditionierung kann dazu dienen, den Kontakt zvvischen 
elektronenleitenden Partiketn oder Strukturen zu verDessern und dadurch den 
elektrischen Widerstand zu senken, die Durchlassigkeit fur Gase oder Wasser zu 
erhohen oder die Anbindung an katalytisch aktive Materialien oder ionenleitende 
Materialien zu optinr>ieren. Eln solcher Konditionierungsschritt kann u;a. Pressen, 
Tempern, Wassern, Quellen und Trocknen umfassen. 

Elektronenleitende Materialien werden oft als porose Flachengebilde oder dunne 
Schichten fur gasdurchlassige Gebilde in Materialverbunden eingesetzt, Bevorzugt 
verwendet werden zum Beispiel Flachengebilde, die eine elektrische Leitfahigkeit > 
0,01 Om aufweisen und eine Porositat von 10% bis 90% besitzen, die einen 
ausreichenden diffusiven Gastransport in elektrochemischen Anwendungen zuIaSt, 

Elektronenleitende Materialien werden oft auch als Pulver oder Granulate eingesetzt, 
sofern sie im Materialverbund elektrische Leitfahigkeit und gute 
Gasdiffusionseigenschaften aufweisen. Elektronenleitende Materialien konnen u.a. als 
fluide Zubereitungen (z.B. als Dispersionen) eingesetzt werden. Elektronenleitende 
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Mmerialien konnen mit einer leitfahigen Schutzschicht (z.B. aus Gold) uberzogen sein, 

Katalytisch aktive IVIaterialien sind z.B. Stoffe, die (direkt Oder nach chemischer Urn- 
wandlung) die Fahigkeit zur Katalyse elektrochemischer Reaktionen aufwei Auch 
ein lyiaterial, da^ vyirkt, aber nach chemischer 

Umsetzung (z.B. Reduktion) als Katalvsator fungiert, ist ein katalytisch aktives 
Material. Bevorzugte katalytisch aktive Materialien sind solche, die nach einer 
geeigneten Konditionierung die Reaktionen H2 2H'^ + 2e' und/oder 2e* -h 7202 
O^* und/oder H2 + ^202 H2O und/oder CH3OH -f H2O ~> 3H2 + CO2 
katalysieren. Solche katalytisch aktiven Materialien enthalten oft Elemente der 1., 2. 
und 8. Nebengruppe des Periodensystems sowie Elemente anderer Gruppen, 
insbesondere Pt, Ir, Cu, Ag, Au, Ru, Ni, Zn, Rh, Sn, Re, Ti, W, und Mo. 

Katalytisch aktive Materialien fur Materialverbunde konnen getragerte und 
ungetragerte Katalysatoren, koHoidale Systeme sowie Katalysatorvorprodukte 
enthalten. Katalytisch aktive Materialien konnen MetallJ, Oxide, Legierungen oder 
Mischoxide sowie Sauren, Saize oder Komplexe enthalten. 

Es kann notwendig sein, katalytisch aktive Materialien sowie Materialverbunde, die 
katalytisch aktive Materialien enthalten, einer Konditionierung zu unterwerfen. Eine 
solche Konditionierung kann z.B. dazu dienen, Oxidationsstufen zu andern, den 
Katalysator zu fallen, ihn In seine aktive Form zu uberfuhren, von Oberflachenbelagen 
und potentiellen Giften zu befreien, die Zuganglichkeit oder Aktivitat des Katalysators 
zu steigern oder die Anbindung an elektronenleitende oder ionenleitende Materialien 
zu optimieren. Ein solcher Konditionierungsschritt kann u.a. Reduktion, Oxidation, 
chemische oder elektrochemische Abscheidung, Tempern, Wassern oder Trocknen 
umfassen. 

Materialverbunde, die katalytisch aktives Material, das auf Elementen der achten 
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Nebengruppe basiert, enthalten, weisen oft eine Konzentration des Katalysators auf, 
die 0,01 bis 4,0 mg Element der 8. Nebengruppe pro cm^^ Beschichtungsflache 
entspricht. Hierbei ist die Obergrenze der Belegung mit katalytisch aktivem Material 
durch den Materialpreis gegeben, die Untergrenze wird durch die katalytische 
Aktivitat festgelegt. Aufgrund des oft hohen Preises von Katalysatoren ist eine ortlich 
gezielte Einbringung des katalytisch aktiven Materials in einem Materialverbund 
vorteilhaft, bei der eine enge Anbindung von einem hohen Prozentsatz des katalytisch 
aktiven Materials an elektronenleitendes und ionenleitendes Material gewahrleistet 
ist. Daher enthatten Zubereitungen, die katalytisch aktives Material enthalten, oft 
auch ionenleitendes und/oder elektronenleitendes Material. 

Katalytisch aktive Materialien konnen u.a. als fluide Zubereitungen {z.B. Dispersionen, 
Losungen) eingesetzt werden. 

lonenleitende Materialien sind Stoffe, die allein oder in Anwesenheit von Wasser, 
einem waSrigen Elektrolyten, einer Saure oder einer Lauge, die Fahigkeit zum 
Transport von lonen aufweisen. Auch ein Material, das allein keinen oder nur 
geringen lonentransport zulalit, aber nach Quellen in Wasser oder einem anderen 
geeigneten Stoff, z.B. H3PO4 oder H2SO4, zu lonentransport befahigt ist, ist somit 
ein ionenleitendes Material. Das gleiche gilt fur ein Material, das in einer Salzform 
vorliegt und erst nach der Uberfuhrung in eine Saureform relevante Leitfahigkeiten 
fur spezifische lonen zeigt. 

lonenleitende Materialien, die unter anderem fur den Aufbau der gasdichten, 
ionenleitenden Schicht geeignet sind, enthalten zum Beispiel Polymere, die ionisch 
dissoziierbare Gruppen aufweisen. lonenleitende Materialien enthalten bevorzugt 
Polymere, die dissoziierbare saure Gruppen aufweisen, entweder kovalent gebundene 
funktionelle Gruppen wie •SO3M, -PO3MM', -COOM u.a. (M,M ' = H, NH4, Metatle, 
insbesondere Alkali- und Erdalkalimetalte) oder Sauren als Quellungsmittel wie H3PO4 
Oder H2SO4. 
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Bevorzugt enthalten ionenleitende Materialien Polyarylene, mit funktionellen Gruppen 
wie -SO3H (siehe Formel (I)). Besonders bevorzugte Polyarylene weisen als 
Hauptkette ein Polyetherketon, ein Polyethersulfqn oder ein Polyarylensulfid auf. 
Ebenfalls bevorzugt werden perfluprierte Polyn>er^ mit sulfonsauregruppenhaltigen 
Seitenketten eingesetzt. Ebenfalls bevorzugt sind Polybenzimidazole (PBI), die 
disoziierbare saure Gruppen enthalten (z.B. PBI gequollen mit H3PP4). Ionenleitende 
Materialien enthalten ebenfalls bevorzugt Polymerrriischungen, die mindestens eines 
der oben genannten Polymere enthalten. 



Es kann notwendig sein, ionenleitende Materialien sowie Filme Oder 
Materialverbunde, die ionenleitende Materialien enthalten, einer Konditionierung zu 
unterwerfen. Eine solche Konditionierung kann dazu dienen, gezielt bevorzugte 
Wasser-, Elektrolyt-, lonen-, Losemittel- oder Quellungsmittelgehalte einzustellen oder 
die Anbindung an katalytisch aktive Materialien oder elektronenleitende Materialien 




X = (in beliebiger Reihenfolge) 



O. CO, SQj. SO. S. C(Ch^^. 0(C0). NH(CO) 



Y = (in beliebiger Reihenfolge) 
H, SO3M, PO3MM', COOM, .... 
M.M' - H. NH^, Metalle, ... 
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2u optimieren. 

Einen solchen Konditionierungsschritt kann der Eintrag oder die Entfernung von 
Hilfsstoffen {zum Beispiel Wasser, Losemittel/ Quellungsmittel) darstellen. 
beispielsweise (A) durch Wasserdampfbehandlung, dutch Aufspruhen geeigneter 
Fluide/durch Rakein oder Schlitzdusenauftrag geeigneter Fluide oder durch Tauchen 
in ein geeignetes Konditionierungsbad oder (B) durch Trocknen oder durch 
extraktiven Austausch (zum Beispiel gekoppeit rnit Phaseninversion)/ Der 
Konditionierungsschritt kann ebenfalls eine thermische Behandlung, z.B. Heizen in 
Konvektionskamnr>ern, Bestrahlung mit IR- oder MW-Strahlung oder Tauchen in ein 
Bad, umfassen. 

Eine Konditionierung kann ebenfalls dazu dienen, ionenleitende Materialien von einer 
Salzform in die Saureform zu uberfuhren oder umgekehrt von der Saure- in eine 
Salzform. Ein solcher Konditionierungsschritt beinhaltet bevorzugterweise das 
Tauchen in saure-, laugen- oder salzhaltige Losungen. Die in diesem und im 
vorhergehenden Absatz beschriebenen Konditionierungsschritte konnen einzein oder 
in Kombination miteinander erfolgen. 

Ionenleitende Materialien konnen u.a. als fluide Zubereitungen (Fasten, Losungen 
Oder Dispersionen Oder Aerosole basierend auf Losungen oder Dispersionen) 
eingesetzt werden, Geeignete Hilfsmlttel konnen hierbei Wasser und aprotisch 
dipolare Losemittel (z.B.N-Methylpyrrolidon (NMPK Dimethylformamid (DMF), 
Dimethylacetamid (DMAc), Dimethylsulfoxid (DMSO)) oder Sauren (z.B. 
Schwefelsaure) sein. 

Als Hydrophobierungsmaterialien werden zum Beispiel fluorhaltige Polymere (z-B. 
Polytetrafluorethylen (PTFE), CTFE) oder Silikone eingesetzt. 
Hydrophobisierungsmaterialien konnen als Fluide (z,B. Dispersionen) eingesetzt 



BNSDOCID: <WO 97239 16A2_L> 



AVO 97/23916 



PCT/EP96/05791 



15 

werden. ... 

Katalytisch aktiye Materialien konnen u.a. Katalysatortrager enthalten. 
Katalysatprtrager vyeisen oft ne ben einer hohep spezifischen Oberflache eine hohe 
Porositat mit definierter PorengroRenver^^ Urn eine gute Anbindung des 

katalytisch aktiven Materials an ionenleitendes Material und elektronenleitendes 
Material zu gewShrleisten, werden als Katalysatortrager bevorzugt porose 
Carbonpartikel (z.B. Aktivkohle oder VulcanruR, z.B. *XC-72 und *XC-72R der Firma 
E-TEK) eingesetzt. Diese konnen u.U. auch ionenleitendes Material enthalten. 

Als Stiitzstrukturen werden Gewebe oder Vliese von Poiymeren eingesetzt. Bevorzugt 
werden Monpfilgewebe aus Hochieistungspolymeren, wie z-B. Polyarylenen, 
eingesetzt. Aber auch Vliese oder mikroporose Membrane aus anderen 
Polymermaterialien, wie z.B. Polyethylenterephtaiat (PET) oder Polytetrafluorethylen 
(PTFE) sind oft geelgnet. 

Als Tragerstrukturen werden Filme, Gewebe oder Vliese von Poiymeren eingesetzt. 
Ebenfalls als Tragerstrukturen werden Folien, Gewebe oder Vliese aus Kohlenstoff 
Oder Metallen eingesetzt. Bevorzugt werden Filme aus PET oder Polyamid (z.B. 
Mylar^), Mqnofitgewebe aus PET oder Hochieistungspolymeren (z.B. 
Polyetheretherketon (PEEK)) eingesetzt. Ebenfalls bevorzugt werden Folien aus 
Aluminium oder Edelstahl oder dunnmaschige Gewebe aus Edelstahl eingesetzt. 

Klebematerialien enthalten oft LSsungsmittel und/oder Quellungsmittel fiir 
ionenleitende Materialien. Klebemittel konnen gegebenenfalls als Flussigkeit oder in 
Dampfform eingesetzt werden. Ebenfalls enthalten Klebemittel oft ionenleitende 
Materialien, Klebemittel konnen als fluide Zubereitungen, das heiSt als Fasten, 
Losungen und Dispersionen sowie als Aerosole von Losungen oder Dispersionen, 
eingesetzt werden, 
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Als Dichtungsmaterialien werden oft hydrophobe Polymere eingesetzt. Bevorzugt sind 
hierbei fluorierte Polymere, wie z.B. PTFE, und auch vernetzte oder vernetzbare 
thermoptastische Polymere, wie z.B. Polysiloxaine Oder Polyurethan6. 
Dichtungsmaterialien konnen als flachige Gebilde (z.B. Stanzltnge)/ Fluide^^ 
Losungen, Pasten oder Dispersionen) oder in Substanz eingesetzt werden* 

Als Hilfsmittel werden in dieser Anmeldung Stoffe verstanden/ die ais Ldsemittel, 
Dispergiermittel, Quellungsmittel, Weichmacher, NichtlSsemittel, Trennnhittel u.§. 
wahrend des Herstellungsverfahrens Verwendung finden. Im allgemeinen werden sie 
nur zeitweilig d*h, zur Formgebung, zur Einstellung physikalischer Eigenschaften oder 
zur Erzielung eines geeigneten Verbundes eingesetzt. Hilfsmittel konhen im 
resultierenden Materialverbund verbleiben (z.B. Wasser) oder vollstandig, bzw. 
nahezu vollstandig entfernt werden (z.B. Fallungsmittel). 

Eine Reihe von Herstellungsverfahren sind geeignet, Materiaiverbunde mit 
gieichmaSiger Fertigungsqualitat kontinuierlich herzustetlen. Hierbei wird ein Substrat 
kontinuierlich gefordert und mit einem Belag versehen. 

Das Substrat wird bevorzugt als flachiges ausgedehntes Gebilde eingesetzt, 
vorzugsweise mit einer Dicke im Bereich von 5 /um bis 5 mm, insbesbndere 10 
bis 1 mm, einer Breite im Bereich von 5 cm b\s 300 cm, bevorzugt 10 cm bis 100 
cm, und einer Lange von deutlich mehr als 300 cm. 

Als Substrate fur kontinuierliche Verfahren sind flachige ausgedehnte Gebilde {Abb. 4 
(a}) Oder flachige ausgedehnte Gebilde, z.B. als Trager, geeignet, auf denen flachige 
endliche Gebilde angeordnet sind (Abb. 4 (b)). 

So konnen auf einem flachigen ausgedehnten Trager zum Beispiel in regeimaSiger 
Anordnung flachige endliche Stucke, die elektronenleitendes Material enthalten, 
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aufgebracht sein. 

pie flachigen endliqhen Gebilde vyeisen eine Dicke von 5 fxm bis 5 mm aui, bevprzugt 
von 10 Mm bis 1 mm, ihre Breite betragt 5 cm bis 30p cm, bevorzugt 1p crri bis IpO 
cm, ihre Lange betragt 5 cm bis 300 cm, bevorzugt 10 cm bis 100 cm. Der flachige 
ausgedehnte Trager weist eine Dicke von 5 ^um bis 5 mm auf, bevpr':ugt yon IQ //m 
bis 1 mm auf, seine Breite betragt 5 cm bis 300 cm, bevorzugt 10 cnni bis 100 cm, 
seine Lange betragt deutlich mehr als 300 cm. 

Das Produkt kann als flachiger ausgedehnter Materialverbund entnommen werden, 
einem vyeiteren kpntinuierlichen Besphichtungsverfahren zugef uhrt werden oder nach 
einem Zerteilungsprozefi, z.B. Stanzen oder Schneiden, als eine Vietzahl flachiger 
endlicher Materialverbunde anfalien. 

Der Belag kann als flachiges Gebilde kontinuierlich zugefCihrt und mit dern Substrat 
verbunden werden. 

Der Belag wird zum Beispiel als flachiges ausgedehntes Gebilde eingesetzt, d*h. seine 
Dicke betragt 5 /^m bis 5 mm, bevorzugt 10 bis 1 mm, seine Breite betragt 5 cm 
bis 300 cm, bevorzugt 10 cm bis 100 cm, seine Lange betragt deutlich mehr als 100 
cm. 

Ferner kann der Belag als flachiges ausgedehntes Gebilde, auf dem flachige endliche 
Gebilde aus Funktionsmaterialien angeordnet sind, eingesetzt werden. Die flachigen 
endlichen Gebilde weisen m diesem Fall vorzugsweise eine Dicke von 5 j^m bis 5 mm 
auf, insbesondere von 10 turn bis 1 mm, ihre Breite betragt 5 cm bis 100 crn, 
bevorzugt 10 cm bis 60 cm, ihre Lange betragt 5 cm bis 100 cm, bevorzugt 10 cm 
bis 60 cm. Der flachige ausgedehnte Trager weist eine Dicke von 5 bis 5 mm auf, 
bevorzugt von 10 A/m bis 1 mm auf, seine Breite betragt 5 cm bis 100 cm, bevorzugt 
10 cm bis 60 cm, seine Lange betragt deutlich mehr als 100 cm. 
Wird der Belag als flachiges Gebilde zugefuhrt, so kann es mit dem flachigen Substrat 
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unter EinfluB von erhohtem Druck und/oder erhohter Temperatur und/oder Klebemittel 
laminiert, geklebt Oder sonstwie geeignet verbunden werden. Enthalt der Belag und 
das Substrat fiachige endliche Gebllde/ so werden die be^^ ziim Beispiel 
positionsgenau zusammengefijhrt. 

Der Belag kann als fluide Oder pulverige Zubereitung Oder kontinuierlich zugefOhrt und 
mit dem Substrat verbunden werden. Die Zubereitung kann dabei zu 100% aus 
Funktionsmaterial bestehen oder dieses zwischen 1% und 99% enthalten. Ais Fluid 
gelten flCissige, niederviskose und flussige, viskose und flussige bzw. pastdse, 
hochviskose 2ubereitungsfornr>en (Losungen und Dispersioner^) sowie gegebenenfalls 
Spruhtropfchen bzw, Aerosole (von Losungen und bispersionen) ais such 
gegebenenfatis Gase bzw. Dampife. 

Der Belag wird zum Beispiel als Losung oder Dispersion eingesetzt. Eine niederviskose 
Losung oder Dispersion wird zum Beispiel durch Naftbeschichten, wie z.B. Spruhen, 
aufgetragen. Eine viskose Losung oder Dispersion wird zunn Beispiel dutch 
Na&beschichten, wie z*B. Rakeln oder Schlitzdusehantrag, aufgetragen. Es konnen 
Abdeckungen oder Masken zum Einsatz kommen, damit die fluide Zubereitung inur 
in ausgewahlten Bereichen des Substrats aufgetragen wird, 

Der Belag wird zum Beispiel als Paste oder Losung oder Dispersion eingesetzt* Ein 
soiches Fluid wird zum Beispiel durch Drucktechniken wie Hoch-, Tief- , Flach- oder 
Siebdruck aufgetragen. Es konnen geformte Druckwerkzeuge oder Abdeckungen oder 
Masken zum Einsatz kommen, damit die fluide Zubereitung nur in ausgewahlten 
Bereichen des Substrats aufgedruckt wird. 

Der Belag wird zum Beispiel als Feststoffpulver eingesetzt und auf ein Fiussigkeit- 
benetztes oder gequollenes Substrat durch Besanden aufgebracht. Es konnen 
Abdeckungen Oder Masken zum Einsatz kommen, damit die pulverige Zubereitung nur 
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in ausgewahlten Bereichen des Substrats aufge^racht wird, 

Wird der Belag als Fluid Oder Pulver zugefiihrt, so kann er mit dem flachigen Substrat 
unter Einfluli von erhohtem Druck und/oder erhohter Temperatur geeignet verbunden 
werden. 

Ein Substrat kann einseitig oder beidseitig mit einenn Belag beschichtet werden. 
Abbildung 5 zeigt schematisch Moglichkeiten des Auftrags. So kann bei dem 
erfindungsgemaBen kontinuierlichen Beschichtungsverfahren die Beschichtung auf 
drei verschiedenen Wegen erfofgen (Abb. 5}: 

a) einseitige Beschichtung des Substrats mit Belag, 

b) zweiseitige zwelstufige Beschichtung 

(evtl. rnit zwischengeschalteten Konditionierungsschritten), 

c) zweiseitige einstufige Beschichtung. 

Unter anderen konnen folgende Techniken im Zusammenhang mit den aufgefuhrten 
Funktionsmateriaiien zur kontinuierlichen Herstellung von Materialverbunden 
eingesetzt werden: 

Katalytisch aktives Material kann in fluiden oder pulverigen Zubereitungen 
aufgetragen werden oder als Bestandteil eines Materialverbundes als flachiges 
Gebilde gefuhrt werden. Zubereitungen konnen katalytisch aktives Material als 
getragerte Katalysatoren, ungetrggerte Katalysatoren, Katalysatorvorprodukte oder 
Mischungen hiervon enthalten. Katalytisch aktives Material kann u.a. 

durch Sputtern, Chemical Vapour Deposition. Physical Vapour Deposition oder 

Plasmaabscheidung u.a. von Metall, 

durch NaRbeschichtung, wie z.B. Rakein oder Schlitzdusenantrag von fluiden 

Zubereitungen, die katalytisch aktives Material enthalten, 

durch Nalibeschichtung, wie z.B. Spruhen, von fluiden Zubereitungen, die 
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katalytisch aktives Material enthialten, 

durch Drucktechniken (Hoch-. Tief-. Flach-, Siebdruck) mit flulden 
Zuberettungen, die katalytisch aktives Material enthalten 
durch chemische Abscheidung Oder Fallung aus Losungen, die katalytisch 
aktives Material enthalten, 

<jurch elektrochemische Abscheidung aus Losungen, die katalytisch aktives 
Materi?il enthalten, 

durch Besanden mit pulverformigen Zubereitungen. die katalytisch aktives 
Material enthalten, Oder 

durch Laminieren eines flachigen Gebildes, das katalytisch aktives Material 
enthalt, 

evtl. unter Anwendung von erhohtem Druck und/oder erhohter Temperatur und/oder 
eines Klebemittels auf Oberflachen oder in porose Strukturen eines Substrats in 
kontinuierlicher Weise aufgebracht werden. Hierbei konnen Hilfsmittel verwendet 
werden. die u.a. durch Verdampfen Oder extraktiven Austausch entfernt werden 
konntn. 

Katalytisch aktives Material kann in flachigen Gebilden (Substrat oder Belag) 
enthalten sein und kontinuierlich gefuhrt werden. Das flachige Gebilde ist bevorzugt 
selbst ein Materialverbund und kann fiachig ausgedehnt oder flachig endlich sein; es 
kann getragert oder ungetragert sein. Das flachige Gebilde kann eine Stutzstruktur 
enthalten. Die Mikrostruktur des flachigen Gebildes tragt der Tatsache Rechnung. daS 
das katalytisch aktive Material gegebenfalls einen innigen Kontakt mit ionenleitendem 
und elektronenleitendem Material aufweisen soli, sowie gegebenenfalls An- und 
Abtransport von Reaktanden in einer elektrochemischen Zelle zulaSt. 

lonenleitendes Material kann in fluiden oder pulverigen Zubereitungen aufcetragen 
werden oder als flachiges Gebilde gefuhrt werden. lonenleitendes Material kann u.a. 
durch Naflbeschichtung, wie z.B. Rakein oder Schlitzdusenantrag, von fluiden 
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Zubereitungen, die ionenlejtendes Material enthalten,^^^^^^^^^^^ 

durch NaBbeschichtung, yyie 2.B. Spruhen, von fluiden Zubereitungen, die 

ionenleitendes Material enthalten, 

durch Drucktechniken (Hoch-, Tief-, Flach-, Siebdruck) mit Zubereitungen, die 
ionenleitendes Material enthalten, 

durch Laminieren eines flachigen Gebildes, das ipnenleitende 
evXl, unter Anwendung von erhohtem Druck und/oder erhohter Temperatur und/oder 
eines Klebemittels Oder durch Extrusion von schmelzbarem ionenleitenden Material 
auf Oberflachen oder in porose Strukturen anderer Materiaiien in kontinuierlicher 
Weise aufgebracht werden. Hierbei konnen als Hilfsnnittel Flussigkeiten verwendet 
werden, die u.a. durch Verdampfen oder extraktiven Austausch entfernt werden 
konnen. 

Ionenleitendes Material kann in flachigen Gebilden (Substrat oder Belag) enthalten 
sein und kontinuierlich gefCihrt werden. Das flachige Gebilde kann flachig ausgedehnt 
Oder flachig endlich sein; es kann getragert oder ungetragert sein. Das flachige 

Gebilde kann eine Stutzstruktur enthalten, die bevorzugt mittig im ionenleitenden 
Material eingebracht ist. Die Mikrostruktur des flachigen Gebildes, sofern es inn 
Materialverbund als Schicht HI fungieren soli, tragt der Tatsache Rechnung, daB die 
Schicht III einen hohen Diffusionswiderstand fur Gase aufweisen soil, also 
weitgehend gasdicht sein soil. 

Elektronenleitendes Material kann in fluiden oder pulverigen Zubereitungen 
aufgetragen werden oder als flSchiges Gebilde gefuhrt werden. Elektronenleitendes 
Material kann u.a. 

durch NaSbeschichtung, wie z.B. Rakein oder Schlitzdusenantrag, von 
Dispersionen, die elektronenleitendes Material enthalten, 
durch NaBbeschichtung, wie z.B. Spruhen, von Dispersionen,die 
elektronenleitendes Material enthalten, 
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durch Drucktechmken (Hoch-/ Tief-, Flach-, Siebdruck) mit fluiden 

Zubereitungen, die elektronenleitendes Material enthalten, oder 

durch Laminieren eines flachigen Gebildes, das elektronenleitendes Material 

enthalt, 

evtl. unter Anwendung von erhohtem Druck und/oder erhohter Temperatur und/oder 
eines Klebemittels auf Oberflachen oder in porose Strukturen anderer Materialien in 
kontinuierlicher Weise aufgebracht werden* Hierbei konhen als Hilfsmittel 
Flussigkeiten verwendet werden, die u.a. durch Verdampfen oder extraktiven 
Austausch entfernt werden konnen. 

Elektronenleitendes Material kann in flachigen Gebilden (Substrat oder Belag) 
enthalten sein und kontinuierlich gefuhrt werden. Das fiachige Gebilde kann fl§chig 
ausgedehnt oder flachig endlich sein; es kann getragert oder ungetragert sein. Die 
Mikrostruktur der flachigen Gebilde/ sofern sie im Materialverbund als Schicht I oder 
V fungieren soil, tragt der Tatsache Rechnung, daB die Schichten I und V einen 
niedrigen Transportwiderstand fur Gase aufweisen soften, also gasdurchlassig sein 
sollen, 

Hydrophoblerungsmaterial kann z-B. in fluiden Zubereitungen aufgetragen werden. 
Hydrophobierungsmaterial kann u,a. 

durch Nalibeschichtung, wie z.B. Rakein oder Schlitzdusenantrag, von Fluiden, 

die hydrophobierendes Material enthalten, 

durch NaRbeschichtung, wie z.B. Spruhen, von Fluiden, die hydrophobierendes 
Material enthalten, oder 

durch Drucktechniken (Hoch-. Tief-, Flach-, Siebdruck) mit Zubereitungen, die 

hydrophobierendes Material enthalten, 
auf Oberflachen oder in porose Strukturen anderer Materialien in kontinuierlicher 
Weise aufgebracht werden. Hierbei konnen als Hilfsnnittel Flussigkeiten verwendet 
werden, die u.a. durch Verdampfen oder extraktiven Austausch entfernt werden 
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konnen. 



Hydrophobierungsmaterial kann in einem Mater|alyerbM^^ an verschied 
enthaltein sein. Abbildung 6 zeigt am Beispiel einer Mernbran"^^^^ 
verschiedene Flachen, die Hydrophobierungsmittel enthalt^n konnen ^ Sp kann 
Hydrophobierungsmittel (H) in den Schichten I, II, III, IV, V pder in den Oberfiachen 
solcher Schichten enthalten sein, bzw. die Schichten partiel! durchdringen (H| auRen 
auf Schicht I, H,;j, zwischen Schicht I und II, H|,/,|| zwischen Schicht II und lll, H m/iy 
zwischen Schicht III und IV, Hjy^y zwischen Schicht IV und V, Hy auS^n auf Schicht 
V). 

Stptzstrukturen werden evtL in flachtgen Gebilden, die ipnenleitendes oder 
elektronenleitendes Material enthalten, verwendet. Stutzstrukturen konnen mit 
ionenleitenden Oder elektronenleitenden Materialien nach den oben genannten 
Techniken verbunden werden, 

Tragerstrukturen werden u.a. dazu verwendet, urn flachige endliche Gebilde, die z-p. 
elektronenleitendes Material enthalten, kontinuierlich als flachige ausgedehnte Gebilde 
fordern zu konnen. Tragerstrukturen konnen mit fiachigen endlichen Gebilden, die 
z.B. elektronenleitendes Material enthalten, nach den obigen Techniken verbunden 
werden. 

Flachige Gebilde, die Stutz- oder Tragerstrukturen enthalten, konnen getrennt 
(kontinuierlich oder diskontinuierlich) hergestellt worden sein oder auch in elnem 
Arbeitsgang kontinuierlich erzeugt werden. 

Klebemittel kann ais Fluid in Kontakt mit Materialien gebracht werden. Das 
Klebemittel kann u.a. 

durch Tauchen in Bader, die Klebemittel enthalten, oder 
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durch Bedampfen mit Fluiden (z.B. Losemittel oder Quellungsmittel) 

durch Na&beschichtung, wie z.B, Rakein oder Schlitzdusenantrag, von fluiden 

Zubereitungen, die Klebemittei enthalten, 

durch NaRbeschichtung, wie 2.B/ Spruhen, von fluiden Zubereitungen/ die 
Klebemittel enthalten, 

durch Drucktechniken (Hoch-, Tief-, Flach-, Siebdruck) mit fluiden 

Zubereitungen, die Klebemittel enthalten/ 
mit Oberflachen oder in porosen Strukturen ander^r Materiaiien in kontinulerlicher 
Weise in kontakt gebracht werden. 

Als Dichtungsmaterialien werden oft hydrophobe Polymere eingesetzt. Bevorzugt sind 
hierbei fluorierte Polymere, wie z.B. PTFE, und auch vernetzte oder vernetzbare 
thermoplastische Polymere, wie z.B. Polysiloxane oder Polyurethane. 
Dichtungsmaterialien konnen als Stanzlinge, Pasten, Losungen, Dispersionen oder in 
Substanz eingesetzt werden. 

Das Dichtungsmaterial kann als fluide Zubereitung oder als flachiges Gebilde 
aufgetragen werden. Das Dichtungsmaterial kann u. a- 

durch NaSbeschichtung, wie z.B. Rakein oder Schlitzdusenantrag, von Fluiden, 

die Dichtungsmaterial enthalten, 

durch NaRbeschichtung, wie z.B, Spruhen, von Fluiden, die Dichtungsmaterial 
enthalten, 

durch Drucktechniken (Hoch-, Tief-, Flaeh-, Siebdruck) mit Zubereitungen, die 
Dichtungsmaterial enthalten, oder 

durch Einbringen eines flachigen Gebitdes, das Dichtungsmateriai enthalt, 
evtl. unter Anwendung von erhohtem Druck und/oder erhohter Temperatur und/oder 
eines Klebemittels auf andere Materialien in kontinuierlicher Weise aufgebracht 
werden. Hierbei konnen als Hilfsmittel Flussigkeiten verwendet werden, die durch 
Verdampfen oder extraktiven Austausch entfernt werden konnen. 
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Flachige Gebilde konnen das Dichtungsmaterial in Form von endlichen flachigen 
Stanzlingen enthalten. Das Dichtungsmaterial kann in gezielter Form mit 
angrenzenden FunktiQnsmat^r!9lien f l§chig teilyyei?e uberlappen. pichtungsmateriai 
kann in einem lyiaterialyerbund an yerschia^^^^^ 

Abbildung 7 zeigt am Beispie! einer lyierribran-Elektroden-Einheit (M-A) verschiedene 
Flachen, die Dichtungsmaterial enthalten kSnnen {Schematische parstellung einiger 
Flachen a) einer Membran-EIektroden-Einheit, die mit Dichtungsmaterial (D) versehen 
sein konnen; b) D, auRen auf Schicht I, D^ auden auf Schicht V; c) D ,/„| z wise hen 
Schicht I und III, D^^^/^^ zyvischen Schicht III und V; mogliche Positionen der Schichten 
II und IV sind angedeutet). Die Dichtungsschichten konnen mit angrenzenden 
Schichten flachig teilweise uberlappen. 

Hilfsmittel, also Lpsemittel. pispergiermittel, Quellungsmlttel, Weichmacher, 
Njchtlosemittel, Trennmittel, konnen durch oben erw§hnte Techniken eingebracht 
werden. Hilfsmittel konnen 

durch Trocknen (Verdarnpfen bzw, Vakuumverdampfen), 

durch extraktiven Austausch {evtl. mit Phaseninversion) oder 
durch eine Kombination aus beiden Verfahren 
aus Materialverbunden entfernt werden. 

Abbildung 8 zeigt schematisch a) einen Katalysator-beschichteten Elektronenleiter 
und b) ein bevorzugtes Herstellungsverfahren. Solche Materialverbunde mindestens 
bestehend aus einer gasdurchlassigen Schicht (I oder V), die elektronenleitendes 
Material enthalt, und aus einer Schicht (11 oder IV), die katalytlsch aktives Material 
(in innigem Kontakt mit elektronenleitendem Material der Schicht I oder V) enthalt, 
kdnnen durch kontinuierliche Verfahren mit gleichmaSiger Fertlgungsqualit§t 
hergestelit werden. Bevorzugt sind hierbei Herstellungsverfahren, bei denen ein 
ftachiges Gebilde, das elektronenleitendes Material enthalt, als Substrat gefuhrt wird 
und mit einem Belag einseitig beschichtet wird, der katalytisch aktives Material 
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enthait, 

Abbildung 9 zeigt schematisch a) einen einseitig Katalysator-beischic^^^ 
und b) ein bevorzugtes Herstellungsverfahren. Solche Materialverbunde mindestens 
bestehend aus einer gasdichten Schicht {111}, die ionenleitendes Material enthalt, und 
BUS einer Sch^oht (II Oder IV), die katalytisch aktives Material (in innigem Kontakt mit 
ionenleitendem Material der Schicht III) enthalt, konneh durch kontinuierlJche 
Verfahren mit gleichmaSiger Fertigungsqualitat hergestellt werdeh. Bevorzugt sind 
hierbei Herstellungsverfahren, bet denen ein flachiges Gebilde, das ionenleitendes 
Material enthalt, als Substrat gefuhrt wird und mit einem Belag einseitig beschtchtet 
wird, der katalytisch aktives Material enthalt. 

Abbildung 10 zeigt schematisch a) einen beidseitig Katalysator-beschichteten 
lonenleiter und b) ein bevorzugtes Herstellungsverfahren. Die Zusammensetzung der 
Schichten II und IV kann unterschiedlich sein. Solche Materialverbunde mindestens 
bestehend aus einer gasdichten Schicht (111), die ionenleitendes Material enthalt, und 
aus zwei Schichten (II und IV), die jeweils katalytisch aktive Materialien enthalten, 
die sich jeweils in innigem Kontakt mit ionenleitendem Material der Schicht III 
befinden, konnen durch kontinuierliche Verfahren mit gleichmaRiger 
Fertigungsqualitat hergestellt werden. Bevorzugt sind hierbei Herstellungsverfahren, 
bei denen ein flachiges Gebilde, das ioni^nlettendes Material enthalt, als Substrat 
gefuhrt wird und beidseitig mit Belagen beschichtet wird, die jeweils katalytisch 
aktive Materialien enthalten. 

Abbildung 11 zeigt schematisch a) ein Membran-Etektroden-Halbzeug und b-g) sechs 
bevorzugte Herstellungsverfahren. Werden Materialverbunde als Substrat Oder Belag 
eingesetzt, so konnen diese separat oder auch in einem Arbeitsgang hergestellt 
werden, Solche Materialverbunde mindestens bestehend aus einer gasdichten Schicht 
(III), die ionenleitendes Material enthalt, aus einer gasdurchlassigen Schicht (I Oder 



BNSDOCID: <WO 972391 6A2_L> 



wo 97/23916 



PCT/EP96/05791 



27 

Vi; die elektronenleltendes Material enthalt, und aus einer Schicht (II Oder IV), die 
katatytisch aktives Material enthalt, das sich sowohl im innlgen Kontakt zu der 
elektrdnenleitenden Schicht als auch zu der ipneoleitericl^n Scfiicht (H 
konnen durch kontinuierliche Verfahren mit gleichrnaBiqer Fertig 
hergestellt werden. Bevorzugt sind hierbei Herstellungsyerfahren, bei derien Substrat 
und Belag als flachige Gebilde gefordert und miteinander yerbMnden werden; ^in 
flachiges Gebilde enthalt hierbei ionenleitendes Material, das andere 
elektronenleltendes Material. In einer besonders bevorzugten Ausfuhrungsform wird 
ein Klebemittel verwendet, das katalytisch aktives Material enthalt. Ebenfalls 
bevorzugt sind Herstellungsverfahren, bei denen auf eine flachiges Substrat, das 
elektronenleltendes Material enth§lt, als Belag ein Fluid aufgebracht wird, das 
ionenleitendes Material enthalt. Ebenfalls bevorzugt sind hierbei 
Herstellungsverfahren, bei denen ein Substrat als flachiges Gebi|de gefordert wird, 
das elektronenleltendes Material enthgit, auf das erst ein B^tag, der katalytisch 
aktives Material enth§lt, und spater ein Belag, der ionenleitendes Material enthSIt, 
aufgetragen werden, 

Abbildung 12 zeigt schematisch a) eine Membran-Elektroden-Einheit und b-h) sieben 
bevorzugte Herstellungsverfahren. Werden Materialverbunde als Substrat oder Belag 
eingesetzt, so konnen diese separat oder auch in einem Arbeitsgang hergestellt 
werden. Die Zusammensetzung alter Schichten kann unterschiedlich sein. Solche 
Materialverbunde mindestens bestehend aus einer gasdichten Schicht (III), die 
ionenleitendes Material enthalt, aus zwei gasdurchlassigen Schichten (I und V), die 
elektronenleitende Materialien enthalten, aus zwei Schichten (H und IV), die jeweils 
katalytisch aktive Materialien enthalten, die sich sowohl im innigen Kontakt zu einer 
elektronenieitenden Schicht (I oder V) als auch zu der ionenleitenden Schicht (HI) 
befinden, konnen durch kontinuierliche Verfahren mit gleichmaSiger 
Fertigungsquaiitat hergestellt werden. Bevorzugt sind hierbei Herstellungsverfahren, 
bei denen das Substrat und mindestens ein Belag als flachige Gebilde gefordert und 
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miteinander verbunden werdeh; ein flachi^es Gebilde enthatt hierbei ionenleitendes 
Material, mindestens iein anderes enth^ 

f lachiges Gebiide stellt beretts i^lbst eineri Materialverbund im Sinne der vorliegenden 
Anrneldung dah Ebenfalls bevorzugt sind hierbei Hersteflungsverfahren, bei denen 
flacliige Gebilde unter Verwendung eines Klebemitteis verbunden werden, das 
katalytisch aktives Material enthalt; das mittig einzubringende flachige Gebilde enthalt 
ionenleitendes Material; iwei weitere flachige Gebilde enthalten elektronenleitendes 
Material Ebenfalls bevorzugt sind hierbei Hersteliungsverfahren/ bei denen ein 
Substrat als flachiges CBebilde gefdrdert wird; das elektronenleitendes Material 
enthalt, auf das erst Belage, die katalytisch aktives Mateirtal enthalten, und spater 
Beiage, die ionenleitehde Materialien enthalten, autgetragen warden. 

Bei der kontinuierlichen Herstellung von Materialverbunden ist unter anderem das 
Verfahren, mit dem der Belag auf das Substrat auf gebracht wird, 

qualitatsbestimmend. Bei der kontinuierlichen Herstellung von Materialverbunden mit 
gleichmaRiger Fertigungsqualitat sind foigende Parameter fur die verschiedenen 
Verfahrensschritte besonders zu berucksichtigen. 

So gilt beispietsweise fur den iSpruhvorgangV daR in Abhangigkeit von der Menge 
Fluid bzw. Aerosol, die pro Flache des Substrats aufgebracht warden soil, die 
Dusenart, die Dusengeometrie, der Abstand Diise zu Substrat, die 
Substratfordergeschwindigkeit, die Zusammensetzung des zu verspruhenden Fluids, 
der wirksame Differenzdruck und andere Parameter sorgfaltig ausgewahit warden 
mussen. Von der Zusammensetzung des zu verspruhenden Fluids hSngen dessen 
Viskositat und damit die bevorzugte Dusenart und ihre Betriebsparameter ab. Betm 
Aufbringen von Fluiden auf Substrate konnen Einstoff- oder Zweistoffdusen 
verwendet werden. Geeignete Dusengeometrien sind u.a. Drallkammerdusen, 
Hohlkegel- Oder Vollkegeldusen, Flachstrahldusen, Pralldiisen und 
Rotationszerstauber. Es konnen damit Spruhwinkel zwischen 30** und 160"*, 



BNSDCXilD: <WO 972391 6A2 J. 



wo 97/23916 



PCT/EP96/05791 



29 

Volumendurchsatze des Fluids von 100 ml/h bis 100 l/h und mittlere 
Tropfchendurchmesser von 5 mm bis 1 mm realisiert werden. Bevorzugt werden 
mittlere Tr6pfchendurchmesser von weniger als 100 mm. Statische Druclce vqr der 
Duse bzw. Differenzdrucke uber die DOse liegen zwischen 0,2 bar und 100 bar, 
bevorzugt zwischen 1 bar und 5 bar. Gut zum Zerstauben dickflQssiger Flulde sind 
RotationszerstSuber geeignet. Bei Scheibendurchmessern von 2-50 cm konnen Dreh- 
zahlen von 60 bis 1000 Upm realisiert werden. 

So gilt beispielsweise fur die NaSbeschiclitung mit Scliiitzdusen, Rakein u.a. daB in 
Abhangigkeit von der Menge Druckzubereitung, die pro Flache des Substrats 
aufgebracht werden soil, die Beschichtungsart (z.B. Schlitzduse. Raket, usw.), die 
Substratfordergeschwindigkeit, die Zusammensetzung der Beschichtungszubereitung 
sowie weitere Betriebsparameter (z.B. Schlitzbreite, Temperatur, usw.) ausgewahit 
werden mCissen. Von der Zusammensetzung der Zubereitung hangen deren Viskositat 
und damit die bevorzugte NaSbeschichtungsart und ihre Betriebsparameter ab. Die 
Zubereitung wird zum Beispiel als Paste Oder Losung oder Dispersion eingesetzt. 
Statische Drucke vor der Diise bzw. Differenzdrucke uber die Duse liegen zwischen 
0,01 bar und 10 bar. Es werden damit Beschichtungsdicken von 1 ptm bis zu 300 
ixm, bevorzugt von 5 Acm bis 100 ^m, realisiert. Als Schlitzdusen eignen sich 
erfindungsgemaR Diisen die eine Breite im Bereich von 0,1 bis 5m und eine 
Schlitzweite im Bereich von 10 bis 1000m m aufweisen. Das Substrat wird zur 
Nallbeschichtung entweder in horizontaier Richtung (iiber oder unter der Duse) oder 
in yertikaler Richtung {aufsteigend oder absteigend) an der Schlitzduse vorbeigefiihrt. 
Bei einer beidseitigen Konditionierung des Substrates kann die Aufbringung des 
Belags entsprechend uber eine Durchfiihrung des Substrates zwischen zweler 
Schlitzdusen oder durch ein Tauchbad mit geeigneten Abstreifern erfolgen. Alternativ 
kann das Substrat beschichtet werden, indem es an einer Rakel vorbeigefiihrt wird. 
Die Breite der Rakel Itegt vorzugsweise im Bereich von 0,1 bis 5m bei einer 
Schlitzweite im Bereich von 5 bis 500 mm. Die Substratfordergeschwindigkeit liegt 
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hierbei zwischen 0,5 mm/s bis 10 m/s, vorzugsweise 5 mm/s bis 1 m/s. 

So gilt beispielsweise fur den Druckvorgang/daS in Abhangigkeit von der Menge 
Druckzubereitung, die pro Flache des Substrats aufgebracht werden soil, die 
Druckart, die Substratfordergeschwindigkeit, die Zusammensetzung der 
Druckzubereitung sowie weitere Betriebsparameter (z.B. TeniperaturrAnpreSdruck, 
AnpreSzeit usw.} ausgewahit werden mussen. Von der Zusammensetzung der 
Druckzubereitung hangen deren Viskositat und damit die bevorzugte Druckart und 
thre Betriebsparameter ab. Die Druckzubereitung wird zum Beispiel ats Paste bder 
Losung oder Dispersion eingesetzt^ Eine solche Zubereitung wird zum Beispiel durch 
Drucktechniken wie Hoch-, Flach,- Tief- oder Siebdruck aufgetragen. 

Die Druckzubereitung kann z.B. mit Hilfe von Walzen ortlich unselektiv auf das 
Substrat ubertragen werden. Die Druckzubereitung kann u.a. mit Hilfe einer 
Druckform ortlich selektiv auf das Substrat ubertragen werden. Die Druckzubereitung 
wird von der Druckform auf das Substrat ubertragen evtl. unter Verwendung einer 
zwischengeschalteten elastischen Waize oder Flache. Bevorzugi: sind 
Rotationsdrucktechniken, die eine kontinuierliche Bedruckung mit endlichen 
Betagflachen eriauben. Die Substratfordergeschwindigkeit betragt bis zu 10 m/s, 
bevorzugt bis zu 0,5 m/s. 

Die Druckzubereitung kann mit Hiffe von Einfarbewalzen auf erhaben liegende Fiachen 
einer Druckform aufgetragen werden (Hochdruck). Die Druckform kann au:5 Metall 
(z,B. Edelstahl) oder Kunststoffen (z.B. Nyloprint, Fa. BASF; Dycril, Fa. DuPont) 
bestehen. Ebenso kann die Druckzubereitung kann mit Hilfe von Einfarbewalzen auf 
benetzbare Fiachen einer Druckform aufgetragen werden (Flachdruck), Die Druckform 
kann aus Metail oder Kunststoffen bestehen. 

Ferner ist es moglich, daR die Druckzubereitung mit Hilfe von Walzen und Rakein in 
Vertiefungen einer Druckform eingetragen wird (T-efdruck). Auch hier kann die 
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Druckform aus Metall bestehen und Vertiefungen von 3 bis 60 nm in einer Dichte von 
40 bis 80 cm'^ aufweisen. 

Weitere Alternativen sind z.B., daS die Druckzubereltung mit Hilfe von Walzen auf 
eine Druckform aufgetragen wird (Siebdruck). Die Druckform Icann aus Seide-, 
Kunstfaser- oder Metaildrahtgewebe bestehen, wobei niciitdruckende Teile abgedeckt 
sind. 

Katalytisch aktives Material kann u.U. als Metall aufgebracht werden, wobei die 
Metalllsierung auf trockenen. physikalischen Wegen erfolgt. Man kann im Vakuum 
bei einem Druck von ca. 10^^ - 10"^ - 1 mbar Metall auf ein Substrat aufdampfen. 
Dabei wird feinst verteiltes Metall durch eine Hochspannungsentladung von einer 
Kathode oder durch ein Plasma von einer geeigneten Quelle generiert und auf dem 
Substrat kondensiert. 

Ferner kann katalytisch aktives Material kann als Metall aufgebracht werden, wobei 
die Metallisierung uber nasse, chemische Verfahren erfolgt. Diese konnen u,a. 
Fallungen und Reduktionen beinhalten. Als Reduktionsmittel kommen u.a. 
Formaldehyd, Glyoxal, Hydrazin, Natriumhypophosphit, Diethyiaminoboran in Frage. 

Eine zusatzliche MSglichkeit besteht in der Aufbringung des katalytisch aktiven 
Material als Niederschlag, welcher die Metalle in Form von Verbindungen, Salzen, 
SSuren, Basen, Komplexen enthalt. 

Ebenso kann das katalytisch aktive Material in Mischungen mit lonenleitenden 
und/oder mit elektronenleitenden Materialien oder Kombinationen mit betden 
aufgebracht werden (Inktechniken). 

Bei der kontinuierlichen Herstellung von Materialverbunden ist unter anderem das 
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Verfahren, wie Belag und Substrat miteinander verbunden warden, 
qualitatsbe$timmend. Das Verbinden geschieht gegebenenfalls dutch Laminieren Oder 
durch Pressen und/oder durch Kleben. 

Beim Laminieren werden Substrat und Belag in einer Anordnung von RoHen und 
Walzen miteinander verbunden, Besonders geeignet sind parallelisierte Walzenpaare 
mit einstellbarem Abstand. Das Laminieren erfolgt bei geeigneten Drucken, 
vorzugsweise im Bereich von 10^ bis 10^^ Pa, insbesondere 10^ bis 10^^ Pa und bei 
geeigneten Temperaturen, vorzugsweise im Bereich von 5 bis 300*^0, insbesondere 
25 bis 200'*C. Dabei ist zu beachten, dad der AnpreSdruck bei der Verwendung von 
Walzen oft stark von dem Walzenmaterial und -durchmesser abhangig ist- Der 
Durchmesser der erfindungsgemaS verwendeten Walzen liegt vorzugswerse Im 
Bereich von 0, 1 bis 2m. 

Beim Pressen werden Substrat und Belag in einer Anordnung von Druckgeber und 
parallelisiertem Gegenstuck miteinander verbunden, Pressen kdnnen diskontinuierlich 
Oder kontinuierlich beschickt und entieert werden; im Gegensatz zum Laminieren 
findet wahrend des eigentlichen Prefivorgangs findet kein Transport von Substrat und 
Belag statt. Das Pressen erfolgt bei geeigneten Drucken, vorzugsweise im Bereich 
von 10-^ bis 10 Pa, insbesondere 10 ^ bis 10 ^^a und bei geeigneten 
Temperaturen, vorzugsweise im Bereich von 5 bis 300"*^ insbesondere 25 bis 
200^*0. 

Beim Laminieren wie beim Pressen konnen Substrat und/oder Belag durch geeignete 
Konditionierungsschritte Losungsmittel Oder Quellungsmittel enthalten und dadurch 
teilweise plastifiziert sein, Ebenfalls konnen beim Laminieren Oder Pressen Klebemtttel 
zwischen Substrat und Belag eingebracht sein. 

Klebemittel fuhren dazu, dalS Korper durch Adhasion und Kohasion miteinander 
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verbunden werden. Fluide Klebemittei konnen durch verschiedene Techniken in 
Kontakt mit dem Substrat gebracht werden: Tauchen, Bedgmpfen, NaSbeschichten, 
Drucken. In Abhangigkeit von der Menge Klebemittei, die pro FlSche des Substrata 
aufgebracht werden soli, mussen die Auftrageart, die Substratf6rdergeschwindigkeit. 
die Zusammensetzung des Klebemittels und Betriebsparameter 
(Trocknungstemperatur, Trocknungszeit, AnpreSdrucI^, Anpre^z°it usw.) gewahit 
werden. Die Klebezubereitung wird zum Beispiel als Paste pder Losung Oder Disper- 
sion eingesetzt. Die bevorzugte Auftragetechnik hangt u.a. von der Viskositat der 
Zubereitung ab. Fiir relativ niederviskose Klebemittei sind Sprulitechniken geeignete 
Auftragsverfahren. 

Das erfindungsgemaSe Verfaliren zur kontingierlichen Herstellung von 
Materialverbunden weist eine Reihe von Vorteilen agf: der wirtschaftliche yortell des 
beanspruchten Verfahrens spiegelt sich insbesondere in den niedrigen 
Fertigungskosten wider, wobei der technische Vorteil auf der anderen Seite 
besonders in der gleichmaSigen Fertigungsqualitat der erhaltenen Materiaiverbunde 
zu selien ist. 

Die erfindungsgemaS hergesteilten Materiaiverbunde eigen sich aufgrund ihrer hohen 
Fertigungsqualitat insbesondere fur den Einsatz in elektrochemischen Zellen, 
vorzugsweise in Brennstoffzellen und Elektrolyseuren. Ebenso ist die Verwendung der 
Verbunde in Elektrolytkondensatoren bevorzugt. 
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Patentanspruche 

1. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde mit gleichmaSiger 
Fertigungsqoaiitat enthaltend 

a, mmdestens eine Schicht, die ionenleitendes und/oder 
elektronenleitendes Material enthalt, 

b. mindestens eine Schicht, die eines oder mehrere weitere 
Funktionsmaterialien enthalt/ welche sich in innigenn Kontakt zu einer 
elektronenteitenden 

und/oder 

ionenleitenden Schicht befinden, 

wobet die relative Schwankungsbreite mindestens einer Verbundeigenschaft 
Ax/x, ausgewahit aus der Gruppe: Dicke des Materialverbundes, 
Gleichstromleitfahigkeit, Wechselstromkapazitat und Oberflachenrauhigkeit, < 
25% 1st. 



2. KDntinuierlich hergestellte Materialverbunde nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet, dafi diese, gegebenenfalls nacin Oberfuhrung in eine Membran- 
Elektroden-Einheit, in einer Brennstoffzelle am Leistungsmaximum eine 
Schwankungsbreite der elektrischen Leistung APq aufweisen, die klein ist 
gegenuber der elektrischen Leistung Pq und bevorzugt APq/Pq < 25% ist, 

3. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde nach Anspruch 1 und/oder 2 
enthaltend 

a. mindestens eine mittig angeordnete gasdichte Schicht, die 
ionenleitendes Material enthatt, und 

mindestens zwei gasdurchlassige Schichten, 
die elektronenleitende Materialien enthalten, und 

b. mindestens zwei Schichten, 

die als weitere Funktionsmaterialien katatytisch aktive Materiahen 
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enthalten, welche sich in innigem Kontakt sowohl zu einer elektronenleitenden 
Schicht als auch 2U einer ionenleitenden Schicht befinden, 

4. Kontinuierlich hergestellte Materialvefbunde nach Anspruch 1 enthaltend 

a. eine gasdichte Schicht, 

die ionenleitendes Material enthalt, und 
eine gasdurchlassige Schicht, die elek^ 
enthalt; und 

b. eine Schicht, die als weiteres Funktionsmaterial katalytisch aktives 
Material enthalt, welches sich in innigem Kontakt zu einer 
elektronenleitenden und/oder ionenleitenden Schicht befindet. 

5. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde nach Anspruch 1 enthaltend 

a. eine naittig angeordnete gasdichte Schicht, 
die ionenleitendeis Material enthSIt, und 

b. zwei Schichten, 

die katalytisch aktive Materialien enthalten und sich beide rninnigem 
Kontakt mit ionenleitendem Material befinden. 

6. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde nach Anspruch 1 enthaltend 

a. eine gasdichte Schicht, die ionenleitendes Material enthalt, und 

b. eine Schicht, die katalytisch aktives Material enthalt. 

7. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde nach Anspruch 1 enthaltend 

a. eine gasdurchlassige Schicht, die elektronenleitendes Material enthalt, 

b. eine Schicht, die katalytisch aktives Material enthalt, 

8. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde nach mindestens einem der 
Anspruche 1 bis 6 dadurch gekennzeichnet, daR die gasdichte, ionenleitende 
Schicht ein Polymer mit dissozierbaren Gruppen enthalt. 



BNSDCX^ID: <WO 972391 6A2_1_> 



wo 97/23916 



PCT/EP96AJ5791 



36 

9. Konttnuierlich hergestellte Materialverbunde nach Anspruch 8 dadurch 
gekennzeichnet/ daS die gasdichte/ ionenleitende Schicht ein Polymer bus der 
Gruppe der sulfohierten Polyarylene enthalt. 

10. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde nach Anspruch 8, dadurch 
gekennzeichnet, daS die gasdichte, ionenleitende^chicht ein Polymer mit einer 
Polyetherketon-/Polyethersulfon- Oder Polyphenylensulfid-Hauptkette enthSlt. 

11. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde nach mindeistens einem der 
Anspruche 3, 4 oder 7 dadurch gekennzeichnet, daS die elektronenleitende 
Schicht Metalle oder Kohlenstoff in leitfahiger Modifikation oder Mischungen 
hieraus enthalt. 

12. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde nach Anspruch 1 1 / dadurch 
gekennzeichnet, daS die gasdurchlassige, eiektronenleitende Schicht F^apiere, 
Fasern, Vliese, Gewebe, Pulver, Granulate, Filze oder Sinterpilatten aus Metal!, 
Insbesohdere EdelstahU Nickel, Titan, oder aus Kohlenstoff in leiirfahiger 
Modifikation, insbesondere Graphit, Aktivkohle, RuS, oder Mischungen hieraus 
enthalt. 

13. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde nach mindestens einem der 
Anspruche 3 bis 7 dadurch gekennzeichnet, daB das katatytisch aktive Materia! 
mindestens ein Element der 1., 2. oder 8. Nebengruppe des Periodensystems, 
insbesondere Pt, oder Verbindungen eines solchen Elementes enthalt. 

14. Kontinuierlich hergestellte Materialverbunde nach mindestens einem der 
Anspruche 3 bis 7 dadurch gekennzeichnet, daR das katalytisch aktive Material 
mindestens einen getragerten Katalysator und ionenleitendes Material enthalt. 
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15. Kontinuierlich hergestellte Materi^^^^ mindestens einem der 
Anspruche 3 bis 7 dadiirch gekennzeichnet, daS das katalytisch aktiye^M 
einen getragerten Katalysator enthalt, dessen Trager ionenleitendes Material 

^■.■enthalt. 

16. Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von Materialvefbunden mit 
gleichbleibender Fertigungsqualitat, wobei mindestens ein flachiges Gebilde, 
das ipnenleitendes Oder elektronenleitendes Material enthalt, kontinuierlich 
gefuhrt und mjt mindestens elnerrt weiteren Gebiide Oder Material kontaktiert 
und verbunden wird, das ein weiteres Funktionsmaterial enthSlt. 

17. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, daS die relative 
Schwankungsbreite der Verbtindeigenschaften Ax/x, ausgewahlt aus der 
Gruppe: Dicke des Materialverbundes, Gleichstromleitfahigkeit, 

Wechselstromkapazitat und Oberflachenrauhigkeit, in den erhaltenen 
Materialverbunden < 25% ist. 

18. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, dalS die erhaltenen 
Materialverbunde, gegebenenfalls nach Uberfuhrung in eine Membran- 
Elektroden-Einheit, in einer Brennstoffzelte am Leistungsmaximum eine 
Schwankungsbreite der elektrischen Leistung APq aufweisen, die klein ist 
gegenuber der elektrischen Leistung Pq und beyorzugt APq/Pq < 25% ist. 

19. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, daS das weitere 
Funktionsmaterial ein elektronen- oder ionenleitendes und/oder katatytisch 
aktives Material ist. 

20. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, daft das flachige, 
kontinuierlich gefuhrte Gebiide ionenleitendes Material enthalt. 
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21 . Verfahren nach Anspruch 1 6, dadurch gekehnzeichhe daS das flachige, 
kontinuierlich gefuhrte Gebilde elektronenleitendes Material enthait. 

22. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, daS mindestens ein 
Materialverbund nach den Anspruchen 1 , 2 oder 4 bis 7 als flachiges Gebilde 
verwendet wird. 

23. Verfahren nach Anspruch 16,dadurGh gekenhzelchriet; daiS zwei flachige 
ausgedehnte Gebilde kontinuierlich gefordert und nrtiteinander verbunden 
werden. 

24* Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, daS drei flachige 
ausgedehnte Gebilde kontinuierlich gefordert und miteinander verbunden 
werden. 

25. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 23 oder 24, dadurch 
gekennzeichnet, daS zwei Materialverbunde nach den Anspruchen 4 und/oder 
7 als flachige Gebilde verwendet werden. 

26. Verfahren nach mindestens einem der Anspruchen 24 oder 25/ dadurch 
gekennzeichnet, daft zwei Materialverbunde nach den Arispruchen 4 und/oder 
7 unter mittiger Einbringung eines gasdichten flachigen Gebildes, das 
ionenleitendes Material enthalt, zu einem Verbund vereinigt werden. 

27. Verfahren nach mindestens einem der Anspruchen 24 oder 25, dadurch 
gekennzeichnet, daR zwei Materialverbunde nach den Anspruchen 4 und/oder 
7 unter mittiger Einbringung eines Materialverbundes nach Anspruch 5, zu 
einem Verbund vereinigt werden. 
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28. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, daS minde^^ ein 
figchiges, kontinuierlich gefuhrtes Gebilde durch NaBbeschichtung, Bespruhen 
Oder Bedrucken mit ein^rri Fluid kontaktiert wird, das ein weiteres 
Funktionsmaterial enthSlt. 

29. Verfahren nach Anspruch 28, dadurch gekennzelchnet. daS zu, Beschichtung 
Losungen Oder Dispersionen, die eines oder mehrere katalytisch aktive 
Materialien enthalten, verwendet werden. 

30. Verfahren nach Anspruch 1 6, dadurch gekennzeichnet, daft mindestens zwei 
flachige Gebilde durch Laminieren und/oder unter Verwendung eines 
Klebemittels zu einem Verbund vereinigt werden. 

31. Verfahren nach Anspruch 30, dadurch gekennzeichnet, daS das Klebemittel, 
ionenleitendes und/oder katalytisch aktives Material enthalt. 

32. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, dalS ein flachiges 
Gebilde, das ionenleitendes Material enthalt, einseitig oder beidseitig mit einer 
Zubereitung kontaktiert und verbunden wird, die katalytisch aktives Material 
enthSlt. 

33. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, daft ein flgchiges 
Gebilde, das elektronenleitendes Material enthglt, durch Sputtern, Chemical 
Vapour Deposition, Physical Vapour Deposition oder Plasmaabscheidung mit 
einem weiteren Funktionsmaterial kontaktiert wird. 

34. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, dafi ein flachiges 
Gebilde. das elektronenleitendes Material enthalt, mit einer Paste, Losung, 
Dispersion oder einem Aerosol, enthaltend katalytisch aktives Material, 
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kontaktiert und verbunden wird. 

35- Verfahren nach Anspruch 34 dadurch gekennzeichnet, daB das 
elektronenleitende Material Kohlenstoff in leitfahiger Modifikation enthSlt. 

36. Verfahren nach Anspruch 34 dadurch gekehnzeichnet, dali das 
elektronenleitende Material Metal!, vorzugsweise Edelstahl, Nickel, Titan, 
enthalt. 

37. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 34 bis 36, dadurch 
gekennzeichnet, daft das flachige Gebilde mit einer Paste, einer Losung, einer 
Dispersion Oder einem Aerosol, enthaltend katalytisch aktives Material 
und/pder ionenleitendes Material, naSbeschichtet wird, 

38. Materialverbunde erhaltlich nach einem Verfahren nach mindestens einem der 
Anspruche 16 bis 37. 

39. Verwendung von Materialverbunden gemaR mindestens einem der Anspruche 
1 bis 15 und 38 in elektrochemischen Zellen, insbesondere in Brennstoffzellen 

und Elektrolyseuren, 

40. Verwendung von Materialverbunden gemaS mindestens einem der Anspruche 
1 bis 15 und 38 in Elektrolytkondensatoren. 
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"L* dooument which may throw dout>ts on priority olaim(s) or 
which la cited to establish the put>lioation date of another 
citation or other special reason (as speorNed) 

•O' dooument referring to an oral dtsolosure, use, exhtoltion or 
other means 

''P' document published phor to the intemattonal filing date but 
later thun the priority date claimed 



T later document published after the interr^attonal filing date 
or pnority date and (%dt in oonfliot wMi the plication but 
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invention.-;:: 
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in the art. 
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Box I Observations where certain claims were found unicarchable (Continuation of Item 1 of first sheet) 



This micmaiional search report has not been established in respect of certain claims iinder Article 1 7(2)(a) for the following reasons : 



□ 



ClaimsNos.; , ^ * ^ i 

because they relate to subject nuitto^ not required to be searched by this Authonty, namely: 



^ because they relate to parts of the intwnational apphcation that do not comply with the prescribed i^quircments to such 
an extent that ho meaningftd intemati^ 



□ 

because they are dependent claims and are not drafted in accordance with the second and third sentences of Rule 6,4(a) 



Box n Observations where unity of invention is lacking (Continuation of item 2 of first sheet) 



This Inteniational Searching Authority found multiple inventions iii this international application, as follows; 



See supplemental sheet 



□ 



As ail required addiUonal search fees were timely pkid by the applicant, this international search repon covers all 

searchable claims . 



2. ri AsallsearchableclaimLScouidbesearchedwithoutefTortjustifymganaddiU^^^ 
of any additional fee. 

3 r7] As only some of the required additional search fees were timely paid by the applicant, this international search report 
covers only those claims for which fees were paid, specifically claims Nos . : 

1-16. 34 - 40 



4 n No required additional search fees were timely paid by the applicant ConsequenUy, this international search repon 
1 — I resmcted to the invention first mentioned in the claims; it is covered by ciauns Nos. : 



Rentarli on Protest Q] The additional search fees were accompanied by the applicant's protest. 

[ I No protest accompanied the payment of addiuonal search fees. 
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1. Claims: M6, 34-40 

Claim 1: continuously produced material composite containing a) at least one 
layer comprising ionic- and /or electronic-conductive material, b) at least one 
layer with one or more functional materials in continuous contact with layer a), 
at least one composite feature (thickness, direct-current conductivity, alternating- 
current capacitance, surface roughness) having a relative variation range delta x/x 
of < 25 %, 

Oaim 2: material composite pndtsr claim 1 with a variation rang^ i>f electrical 
power delta P which is small compared with the electrical power P 
Claims 3-15: material composite under claim 1 or 2, containing a) at least one 
intermediate gas-permeable layer made of ionic-conductive material and two 
layers of electronic-conductive material; and b) at least two layers which contain 
catalytically active materials and are in contact with one electronic-conductive 
layer and one ionic-conductive layer. 

Claim 16: method for continuously producing material composites, wherein at 
least one sheet-like formation containing ionic- or electronic-conductive material 
is in continuous contact with an additional formation or material containing an addi* 
tional functional material. 

Claims 34-37: method under claim 16, wherein the first sheet-like formation 
containing electronic-conductive material is in continuous contact (cl^im 34) with 
a paste, a solution, a dispersion or an aerosol containing a catalitically active 
material; method, wherein the electronic-conductive material is carbon in a 
conductive modification (claim 35) or a metal (claim 36); method, wherein the 
sheet-like material is wet coated. 

Claim 38: material composite obtained according to the method under claim 16. 
Claim 39: use of the material composites in fuel cells or electrolyzers. 
Claim 40: use of the material composites in electrolytic capacitors. 
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A. KLASSIFIZIERUNG DES ANMEtOUNGSGEGENST ANDES 

PK 6 ;HQ1M8/10 



Naoh dttf intemationalan PatantklawtfiKation (IPK) odar naoh dw nationalen Ktawtfikatton und der IPK 



B. RECHERCHIERTE G6BIETE 



Raohamhtartar MindaalprtJfatoff (Kla«»ifikatton»«y«tam und Kla»»if»catioo»aymtoo*a ) 

IPK 6 H01M 



Racharohiarta abar nicht zum MindaatprOfstoff gahttr anda Var^ffantliohungan. aowait diaaa untar dia rapharchiartiin Qabiate f aHan 



WAhranddar 



intamationalan Rachamha kon.uhiarta alaKtronhioh. Oatanbank (Nama dar Datanbank und avtt. van«.andata Suohbagrtffa) 



C. ALS WESENTtlCH ANGCSEHENE UNTERLAGEN 



Kalagofia* Baxaiolmuftg dar Vardlfanttiohung, »ow«t arfoidartich untar Angaba der in Betraohl kommandew Taiia 



Batr. Anapfuch Nr. 



EP 0 269 850 A (AMERICAN CYANAMID CO) 
S.Juni 1988 

siehe Seite 4, Zeile 41-50 
siehe Seite 5. Zeile 45-58 
siehe Seite 6, Zeile 13-14 
siehe Beispiele 8-12,19 
siehe Anspriiche 1,18,19,23 



1.16. 
38-40 



US 4 514 266 A (COLE FRANK J 

30. April 1985 

siehe Beispiele 1-9 

siehe Spalte 15, Zeile 20-29 

siehe Anspriiche 1-16 
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Waitara VartSffantliohungan aind dar Fortactzung von FeW C zu 
antnahman 



0 



Siaha Antiang Palantfamitia 



♦ Baaondara Katagorian von angagabanan VarOffiantMchungan 

"A* Vardffantltehung, dia dan al(ga«»inan Stand darTaohii»cdaltoiaft, 
abar ntoht baaondara badautaam anzuaahaa iat 

•E* attaraa Ookunnaftt, daa jadooh ar«t am odar naoh dano intamateDnalan 
Anmaldadatum varOffantMoht wordan rat 

"L* Varbffantlwhung, dia gaaignat Iat, ainan PrksritAtaanapruch zwaifalhattar- 
aohatnan zu Uman, odar duroh dia da* Vardffantliohungadatum •^^•f^^ 
andaran im Raoharohanbariobt gananntan Vartffarrtliohung batagt wardan 
soli odar dia aua ainam andaran baiondaran Orund angagaban lat (wia 
ausgaftihrt) 

•O' VarttffanWIohung, dia a»oh au< alna mandUoha Oflanbarung, 

aina Banutzung* aina AuaataNung odar andara MaDnahman baziaht 

•p" Varbffantliohung, dia vor dam intamatk>nalan Anmaldadatum, abar naoh 
dam baanapruohtan PriorttAtadatum var»ffanUioht wordan itt 



T* Splttara Vamffanakshufig, dia naoh dam inlamatiooaian Anmaldadatum 
odar dam PHorft«tadatum vartilfantlieht wofdan ait und pmt dar 
AnmaWung nicht koHtdiart, aondam nuf zum VaratAndnia daa dar 
Erfindung zugrundaKagandan Prmzipa odar dar ibr zugrundaliagandan 
Tbaoria angagaban »t 

•X* VartSffantliohung von baaoodaiar Badautung; dia baanapruohta Erfindung 
kann attain aufgrund diaaar VarOlfantlichung nioht ala nau odar aaif 
arftndartaohar TMigkai baruhand batraohtat wardan 

•Y* Vaf6«anttiohung von bamondemr Bedautung; dia l>aan«pruoh!a Erfindung 
kann nioht ait auf •rtind^rlaohar TAtigkaitbaruhand fc»atraohtat 
wardan, wann dia VartJffantliohung mikainar odar mahraran andaran 
Var«ffantiiehungan diaaar Ki^joria in Vaibindung gabraeht wird und 
diaaa Vaibindung fOr ainan Faohmann nahaiiagand »t 

•1' VerOffen«k>hung» dia Mitgliad deraalban PatantfofTOiia iat 



Datum daa Abtohluaaaa dar tntarnationalan Reoharoha 



13,Januar 1998 



Nama und Poatanachrift dar tntemationalan Rsoherohenbehdrde 
guropAiscjbaa Patantomt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
Nt ' 2280 HV Rtjawijk 
Tal. (+31-70) 340*2040, Tx, 31 651 apo nl, 
Fax: (+31-70) 340-301 6 



Ab»andadatum daa intamationalan flaoharohanberichte 



0 6. 02.98 



Bavoilmttohtigter Badtanatater 



Engl, H 



BNSDOCID: <WO. 



Fortntjlatl PCT/ISA/210 (Blan 2\ (Jul« t992) 

97239 16A3„.L> 



l^^^E3tNATIONAIJK RECHERCHE^^ 



Internationales Afctenxelchen 

PCT/EP 96/05791 



C.(Fortsetzung) ALS WESENTttCH ANGESEH6NE UNTERLAGEN 



Sezeichnong der Vefdff«Mjichung, ftow«tt •rtoreJerlich unlet Angabe d«r in Betraoht kommen 



cJen Telle 



Betr. AnftpruGh Nr. 



X 
y 



us 5 037 515 A (TSAI HSIAO-CHU ET AL) 
6. August 1991 

siehe Spalte 2, Zeile 35-64 
siehe Spalte 4, Zeile lG-26 
siehe Spalte 6, Zeile 12-35 

WO 97 23919 A {HOECHST AG ;BOENSEL HARALD 
(DE); CLAUSS JOACHIM (DE); DECKERS GREG) 
3.Juli 1997 

siehe das ganze Dokument 

US 4 569 730 A (KILLER ERIC) ll.Februar 
1986 

siehe Abbildung 1 
siehe Bei spiel 1 

US 5 010 050 A (WUELLENWEBER HEINZ ET AL) 
23. April 1991 
siehe Anspruch 1 

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 018, no. 263 (E-1550), 19. Mai 1994 

& JP 06 044984 A (MITSUBISHI HEAVY IND 

LTD), IS.Februar 1994, 

siehe Zusamraenfassung 

GB 1 090 994 A (SIEMENS-SCHUCKERTWERKE AG) 

15.Noveirt)er 1967 

siehe das ganze Dokument 

US 4 437 952 A (SMITH ROGER A ET AL) 
20.Marz 1984 
siehe Bei spiel 1 

US 5 146 391 A (MACFARLANE DOUGLAS R ET 
AL) S.September 1992 
siehe Spalte 10, Zeile 10 - Spalte 12, 
Zeile 50 

siehe Anspruche 1,50,58-61 

US 4 383 010 A (SPAEPEN GUSTAAF J F) 
10. Mai 1983 

siehe das ganze Dokument 

US 4 215 183 A (MACLEOD EDWARD N) 29.Juli 
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Siehe das ganze Dokurnent 

DE 42 41 150 C (FRAUNHOFER 6ES F0RSCHUN6) 
l.Juni 1994 

siehe das ganze Dokument 
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1,2,16, 
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1-16,38. 
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FomnbJatt PCT/ISA/210 (Foftsetzung von Blatt 2) fJuli 1992) 
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INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Intern ationatea Aktenzeichen 

PCT/EP 9§/057?l 



Feld I Bemerkungen zu den Anspruohen, die sich als nicht recherchierbar erwiesen haben (Fortsetzung von Punkt 1 auf Blatt 1 



GemaB Artikel 1 7(2)a) wurde aus folgenden Grunden fur bestimmte AnsprQche kein Recherchenberbht erstelit: 

1.1 I Anapniiiche Nr. «• * ■ * - r u 
weil Si© sich auf Gegenstande beziehen, zu deren Recherohe Behorde nicht verpflichtet tst, narnHon 



^ O ^^S^t^ch^auf T»il« der internationalen Anmeldung beziehen, die den vorgeaohriebenen Antordemngen so wenig entspreohen* 
daB eine sinnvott© intemaUonale Recherche nicht durchgefOhrt warden kann, nSmlich 



^' ^ ^\%s^^^^6a!c>Bi urn abhangige Anspruche handett, die nicht entaprechend Satz 2 und 3 der Regel 6.4 a) abgefafit sind. 



Feld II Bemerkungen bei mangelnder ElnheWiohkelt der Erfindung (Foiteetzung von Punkl 2 aiif Blatt 1) 



Die international© Recherohenbehortie hat featgostellt, dafJ dies© international© Anmeldung mehrer© Erfindungen enthait: 



siehe Zusatzblatt 



1 I I Oa der Anmolder all© erfordortichen zusatzliohen RecherchengebOhren rechtzeitig entrichtel hat, erstreckt sich dieser 
I 1 International© Recherchenberieht auf all© recherchierbar^en AnsprOche der intern attonalen Anmeldung. 

2 I I Oa for alle recharchierbaren Anspnjch© die Recherche ohne einen Arbeitsaufwand durchgefOhrt warden konnte, der ein© 
' zuatolioh© ReoherchengebOhr gerechtfertigt hatte, hat die International© Rechorchonbeh6rd© nicht zur Zahlung einer solchon 

GebQhr aufgefordert. 

3 m Da der Anmelder nur einige der erfonieriiohen zusatzliohen RecherchengebOhren rechtzeitig entrichtet hat, erstreckt sidi dieser 
LXJ intemationale Recherchenberieht nur auf die Anspruche der inlemcAion^en AnmeWung. fOr die GebOhren entncMet wordon 

sind, namlich auf die AnsprOche Nr. 

1-16. 34-40 



Der AnmekJer hat die erforderiichen zusMzlichen RecherchengebOhren nicht rechtzeitig entrtchtet. Der intemationale Recher- 

* chenbericht beschrankt sich dahor auf die in den Anspruchen zuerst erwShnte Erfindung; dies© ist m folgenden Anapmchen er- 

FaBt. 



Bemerkungen hinsichtllch eines WIderspruchs [X] Die zusatzliohen Gebuhren wurden vom Anmeider unter Widerspruch gezahlt. 

I [ Die Zahlung zusatzlicher GebOhren erfolgte ohne Widerspruch. 
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INTERNATIONAJLER RECHERCHEhmtocHT 

Inte rnationales AWenzeichen PCT/EP 96 705 791 

W£ITERE ANGABEN PCT/ISA/ 210 



1. Anspruche: 1-16, 34 - 40 

Anspruch 1: Kontinuierlich hergestel Iter Material verbund 
enthaltend: a) mindestens eine Schicht, die ionen- und/oder 
elektronenleitendes Material enthalt; und b) mindestens eine 
Schicht mit einem oder irehreren Funktionsmateri alien in 
innigem Kontakt mit Schicht a), mit einer relativen 
Schwankungsbreite delta x/x mindestens einer 
Verbundeigenschaft (Oicke, Gleichstrom 
Wechselstromkapazitat, Oberflachenrauhigkeit) von < 25 %. 
Anspruch 2: Material verbund nach Anspruch 1 mit einer 
Schwankungsbreite der elektrischen Lei stung delta P, die 
klein ist gegenuber der elektrischen Lei stung P. 
Anspruche 3-15: Material verbund nach Anspruch 1 oder 2, 
enthaltend a) mindestens eine mittige gasdurchlassige 
Schicht aus ionen lei tendem Material und zwei gasdurchlassige 
Schichten aus elektronenlei tendem Material ; und b) 
mindestens zwei Schichten^ die katalytisch aktive 
Material ien enthal ten und sich in Kontakt zu einer 
elektronenlei tenden und einer ionenleitenden Schicht 
bef inden. 

Anspruch 16: Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von 
Materialverbunden, bei dem mindestens ein flachiges Gebilde, 
das ionen- oder elektronenleitendes Material enthalt, 
kontinuierlich mit einem weiteren Gebilde oder Material, das 
ein weiteres Funktionsmaterial enthalt, kontaktiert wird. 

Anspruch 34-37: Verfahren nach Anspruch 16, bei dem das 
erste flachige Gebilde, das elektronenleitendes Material 
enthalt, mit einer Paste, Losung, Dispersion oder einem 
Aerosol, enthaltend katalytisch aktives Material, 
kontaktiert wird (Anspruch 34); Verfahren, bei dem das 
elektronenleitende Material Kohlenstoff in leitfahiger 
Modifikation {Anspruch 35) oder Metall (Anspuch 35) ist; 
Verfahren, bei dem das flachige Gebilde nassbeschichtet wird 
(Anspruch 37). 

Anspruch 38: Material verbund nach dem Verf. nach Anspuch 16. 
Anspruch 39: Verwendung der MateriaWerbunde in 
Brennstoffzellen oder Elektrolyseuren. 
Anspruch 40: Verwendung der Materialverbunde in 
Elektrolytkondensatoren. 
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